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INVERSAO ITERATIVA DE DADOS DE ESPECTROMETRIA GAMA OU ALFA
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In this work, gamma and alpha-ray spectrometry data are processed by an iterative
regression method (Wolberg, 1967) to obtain the activities or yields of radionuclides. This
method, applied to Nuclear Geophysics Research, permits the use of either selected
energy bands or of all the channels one by one. It may be easily programmed in popular
microcomputers and offers many advantages such as the use of mixtures of radionuclides
for the calibrations and the treatment of the uncertainties on the measurements and
results. The listing of the program written in BASIC, several conclusions about the
method and options of nuclear data processing are presented.

INTRODUGAO

A determinagdo das atividades ou dos teores de radio-
nuclideos a partir de medidas de espectrometria alfa ou
gama requer o conhecimento dos rendimentos de deteccdo
apropriados nas faixas de energia escolhidas nos espectros
considerados {Crossley & Reid, 1982). O caso dos espectros
de baixa resolugdo (detector Nal(T%) por exemp!o), mesmo
com um namero ndo muito grande de canais, tipicamente
inferior a 300, revela ser ja bastante complicado e leva a
empregar métodos aproximados de aproveitamento incom-
pleto dos dados e de dificil avaliagdo das incertezas. O mé-
todo descrito neste trabalho ndo exige o emprego de pa-
droes de apenas um emissor e apresenta vantagens que serdo
expostas e discutidas mais adiante.

REGRESSAQ: METODO EMPREGADO

Um espectro é constitufdo dos valores Y(I,C) das con-
tagens provenientes do detector, tratadas por um analisador
de pulsos. O conte(ido Y(l,C) do canal C do espectro | é
igual & soma das contribuicdes A(J,C}* X(J,1) dos emissores
J, cujos teores s§o X (J 1}, sendo A(J,C) os valores dos rendi-
mentos de detec¢do no canal C. As calibragdes permitem
determinar os rendimentos A(J,C) usando medidas de pa-
dr8es misturados dos elementos J com teores X(J,1) conhe-
cidos. As medidas objetivam determinar os teores X(J 1),
uma vez que os rendimentos A(J,C) sejam conhecidos, para
a mesma geometria de detecgdo. Em ambos os casos, o pro-
blema é evidentemente linear.

No exemplo escolhido, emprega-se o método de re-
gressdo por iteragdo indicado por Wolberg (1967) e descrito
também por Shalev (1977). E um método que se aplica a
adaptagdo (“fitting’’) de conjuntos de pontos experimentais
a fungdes analiticas apenas derivdveis em relagdo as varidveis
€ aos parametros incognitos. Este método ndo passa pela
linearizagdo prévia exigida pelo método cldssico. Além
disto, ele permite introduzir no tratamento de cada ponto
experimental um peso, levando em conta a qualidade da sua
Medida através das incertezas sobre suas coordenadas X {J 1)

e Y(I,C). Ele € de ficil adaptacdo a computadores e micro-
computadores, embora o nimero P dos pardmetros incog-
nitos ndo deva ser grande demais, devido & necessidade de
inverter matrizes P+P, sendo que os pequenos sistemas
podem ndo dispor de sub-rotinas especializadas para esta
tarefa.

Para ndo tornar as explicagOes fastidiosas e longas
demais, apenas os principios bdsicos do método serdo
expostos, usando as notagBes empregadas na descrigdo de
Wolberg (1967) e adaptadas a linguagem BASIC usada no
programa anexo. O caso das medidas serd derivado do trata-
mento das calibra¢Bes, com a devida inversdo de papel entre
os A(J,C) e os X{J,I} incognitos e, desta vez, os somatérios
sdo feitos sobre os canais e ndo sobre as calibragoes |. O
exemplo serd limitado ao tratamento de espectros limpos
(rurdo de fundo j& deduzido, antes da regressao), os quais
sdo resultantes da combinagdo de trés contribuicdes J=1,
2 e 3 que podem ser as devidas a radiagdo gama do potassio
(K%}, do urdnio (Bi*'*) e do tério (TR%®} contidos numa
amostra de rocha terrestre e que aparecem no espectro ob-
tido com um detector de iodéto de sddio ativado com tatio
Nal{T€) tipicamente de baixa resolugdo. A aplicagio a
outros casos (outros detectores e/ou outros emissores) ndo
apresentard dificuldades maiores, como exce¢do das que
sdo ligadas ao nimero de pardametros e de incognitas e aos
possiveis problemas de convergéncia das iteragoes.

Nas calibragbes, o método tratard apenas um canal
de cada vez, visando obter os valores A{J,C) para J=1, 2 e
3 a partir de seus valores iniciais indicados arbitrariamente.
Etfe visa determinar para cada iteragdo os valores corretivos
Z(J) a serem aplicados aos pardmetros incégnitos A(J,C).
Esses valores Z(J) serdo a solugdo de um sistema linear,
cujos elementos serdo constituidos por somatoérios calcula-
dos usando os valores experimentais Y{|,C), os valores
iniciais ou anteriores A(J,C), os teores X{J ) e as incertezas
associadas aos Y e aos X, caso sejam conhecidos ou fédceis
de determinar.

No método usado por Wolberg (1967), é definida
uma fungdo F:
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3
F = Y(.C - J§1 A(JC) » X(JD (1

que representa o resfduo entre a medida Y e o seu valor cal-
culado pela soma dos A*X. Existe um valor de F por canal
(férmula 1), por medida e por iteracdo, porém F néo ne-
cessita de fndice por ser ‘‘renovavel’’ e aparecer dentro dos
“loops'’ elementares geradores dos somatdrios do sistema.

As derivadas de F sdo:

Y
oF
Fxn = T ~AlJC), (3)
oF
FagJc) = PALC = X0 . (4)

O peso L para a medida | e para o canal C é calculado em
fungdo das incertezas oy e O |) sobre os valores de Y
e dos X, respectivamente:

3

o e=p (FX(3,1) = Ox(g )"+ (8)

L= FY2 oy

2 e

== o B
L oy Y(1,C) com Ox(y,) 0] (6)
{isto é valido no caso de uma contagem nuclear, ndo sendo
incorporado neste termo as incertezas e 0s erros sistemati-

cos sobre os teores dos padrdes).
Calculam-se os somatorios:
C(JK) = C(KJ) = ZFA(J,C)*FA(K,C)/L
= IXJ, N XK N/L, (7)
V) = ZFa 0% F/L=Z-X{JN«F/L, (8)

onde os elementos de matriz C(J,K) sdo os elementos de
um sistema linear:

cz=YV (9)

Os 3 valores de Z sdo os termos corretivos Z(1}, Z(2) e
Z(3) a serem aplicados aos valores de A(J,C). Uma sub-ro-
tina realiza a inversdo do sistema. Esta sub-rotina é simples
no caso de apenas trés parametros incognitos. A ampliagdo
para quatro pardmetros pode ainda ser feita sem dificulda-
de; porém, para cinco ou mais parametros é conveniente
usar sub-rotinas disponiveis para este fim.

Os termos corretivos sdo aplicados aos valores usados
no infcio da iteragdo:

A(J,C) = A(JC) —2Z{)) J =123 (10)

e a soma quadratica dos termos corretivos é testada para
avaliar a necessidade de continuagdo das iterages. Se esta
soma for bastante pequena, sai-se do ‘‘loop’ das iteragGes
e mostram-se na tela do monitor os valores achados. Tes-
ta-se também a divergéncia possivel do processo que leva,
evidentemente, & eliminagdo do canal correspondente. Uma
opg¢do original foi usada para simplificar o programa: tra-
ta-se do uso das mesmas sub-rotinas para as calibracdes e
para as medidas, sendo as duas opgdes orientadas pela cons-
tante CA que age como ‘‘flag’’ (CA = 1 para as calibragdes
e CA = 0 para as medidas).

PROGRAMA REDIGIDO EM LINGUAGEM BASIC
PARA IMPLANTACAO EM MICROCOMPUTADOR
DA LINHA TK SINCLAIR

No Anexo |, apresenta-se a listagem do programa redi-
gido em linguagem BASIC e implantado num microcompu-
tador da linha TK-Sinclair. Trata-se de uma versdo comple-
ta, embora simples, que ja dispBe das facilidades ou op¢des
de tratamento das incertezas, tal como as incertezas asso-
ciadas s contagens nucleares e os erros sistematicos prove-
nientes das calibrag8es dos padrdes usados.

O programa foi redigido numa linguagem BASIC rela-
tivamente elementar e facil de entender. Por isto ndo se tra-
ta da versdo mais rapida ou mais econdmica em espago de
memaéria. Existe uma versdo mais complexa e bem mais
compacta que dispensa o uso direto de dados numéricos no
programa BASIC e/ou nas tabelas de dados, o que é conse-
guido usando variéveis literais (em geral, uma variavel de
uma letra para nUmeros pequenos e de uso mais freqliente)
e empacotamento de dados em tabelas de correntes de ca-
racteres (‘character string’’) a razdo de 2 caracteres (2 “by-
tes’’) por inteiro positivo inferior a 65536.

SIMULAGAO E TESTES

O programa foi testado de varias maneiras, usando es-
pectros que simulam a soma das contribui¢Ges de trés emis-
sores. N3o houve motivo para simular o aspecto cléassico dos
espectros gama ou alfa, porém cuidados foram tomados pa-
ra evitar espectros que fossem combinagées lineares; a mes-
ma precaucdo foi aplicada também aos padrées. Um prosse-
guimento logico bastante simples foi seguido em todos cs
casos: as condi¢des foram escolhidas (por exemplo, ndme-
ro de calibragGes ou de medidas: 6; namero de canais por
espectro: 30; valores dos teores dos padrdes); os espectros
simulados foram calculados (sem ou com flutuag8es adi-
cionais); o programa foi rodado para determinar os valo-
res dos rendimentos e, em seguida, foram tratados os mes-
mos espectros (sem ou com flutuagdes adicionais) como
espectros de medida para determinar os teores e 0s seus
respectivos erros: estes Ultimos resultados foram compara-
dos aos valores iniciais, a fim de avaliar o desempenho do
método e do seu programa, e obter conclusdes sobre as
qualidades e defeitos do tratamento. Os testes preliminares
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descritos neste trabalho foram feitos sobre espectros de 10
e 30 canais. Porém, o método foi testado com sucesso so-
bre espectros de 256 canais, observando um aumento niti-
do da duragdo dos célculos além da necessidade de levar em
conta a maior ocupacdo da membria da maquina.

Em primeiro lugar, o tratamento como padrGes de
espectros calculados, sem acréscimo de flutuagdes ou erros
sistemdticos, seguido do tratamento dos mesmos espectros
como medidas, fornece os valores iniciais dos teores que
foram usados, e sem erro, o que era evidentemente espera-
do. A introducdo artificial de flutuagGes estati'sticas nos
espectros acrescenta erros nos resultados de maneira signi-

ficativa, como aparece na Tabela 1. O caso dos valores e re-
sultados apresentados nesta tabela é tipico e representativo
de muitos casos tratados da mesma maneira. Sdo 6 espec-
tros de 30 canais cada, calculados para teores arbitrarios (li-
nha 65) e acrescidos de erros que seguem uma distribuicdo
semelhante A distribuicdo gaussiana (linha 65). Os teores
iniciais (dos padrBes) e os calculados {resultados das me-
didas simuladas) sdo apresentados. Em geral, a diferenca
entre estes valores ndo é muito grande. Em alguns casos, o
erro final é relativamente elevado; sdo medidas prejudica-
das pelo valor elevado do teor de um dos outros elementos.

Tabela1 — Teores e espectros dos seis padrbes
Padrdo/Amostra 1 2 3 4 5 6
K Initial 1 4 10 17 11 0
Calculado 263 £+ 095 290 +*09 118+ 18 1156 + 23 737 £ 365 2,20+ 2,20
U Initial 3 1 13 9 20 5
Calculado 257 + 014 117 £0,13 125 %03 10,0 £ 0,3 20,2 £ 0,56 4,71 £ 0,33
Th Initial 7 5 3 1 0 14
Calculado 6,65 + 157 2,04 + 181 142+ 293 1,11+ 387 07960 129 + 42
Canal Espectro Contetdos:
1 Padrao 11 10 18 27 30 17
Medida 10 10 24 23 31 26
2 Padrdo 20 14 75 70 119 32
Medida 19 12 76 76 85 40
3 Padrdo 31 27 153 157 214 39
Medida 42 20 151 122 189 48
4 Padrdo 42 26 245 215 337 69
Medida 40 27 261 215 381 60
5 Padrdo 72 31 346 310 558 99
Medida 62 52 364 326 558 112
6 Padrdo 127 59 490 407 791 182
Medida 108 66 536 421 765 174
7 Padrdo 134 73 711 561 1063 261
Medida 159 69 761 577 1057 281
8 Padrdo 232 98 908 719 1904 359
Medida 199 95 872 704 1358 314
9 Padrdo 260 119 1020 835 1720 450
Medida 255 122 1101 900 1671 437
10 Padrdo 311 127 1390 1072 2110 509
Medida 297 138 1330 1063 2104 505
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ADAPTACAO E INTEGRAGCAO DO PROGRAMA

A versdo do programa aqui apresentada foi testada no
caso de espectros limpos (rufdo de fundo ja deduzido) ou
de espectros para os quais o rufdo de fundo é desprezi-
vel. Se houver necessidade de deduzir um ruido de fundo
dos espectros e de tratar espectros obtidos em tempos di-
ferentes, ter-se-ia de modificar as linhas 32 {substituir N por
N+ 1), 3086 (valor limpo) e 3091 (quadrado do desvio pa-
drdo), levando em conta nestas duas Gltimas linhas o valor
do ruido de fundo e, se for necessario, as respectivas dura-
¢des das medidas e do rufdo de fundo.

PRINCIPAIS CONCLUSOES

O método de regressdo indicado por Wolberg (1967)
adapta-se facilmente ao problema da espectrometria alfa ou
gama {medidas com resolucdo fraca e apenas trés emissores
naturais K, U e Th) porque o caso foi reduzido a poucos pa-
rametros (trés rendimentos para cada canal nas calibragSes
e trés teores incOgnitos por espectro gama nas medidas). A
convergéncia nas iteragGes é muito répida (até apenas duas
iteragGes para chegar ao valor da soma quadratica dos ter-
mos corretivos inferiores a 107%). Isto é somente valido pa-
ra medidas de qualidade suficientemente boa.

O método permite levar em conta as incertezas e 0s
erros. Ha necessidade de distinglir entre as incertezas asso-
ciadas as flutuagGes das contagens nos canais e 0S erros sis-
tematicos sobre os valores dos teores dos padrdes. O méto-
do permite usar na regressdo pesos diferentes para cada me-
dida ou cada canal, com o intuito de melhorar o resultado
final. Vale salientar que os erros sistematicos sdo inseridos
no erro do resultado apenas na parte final, para ndo conta-

minar o peso usado na regressdo por um erro sistematicc
uniformemente forte, o que faria perder a vantagem do uso
dos pesos.

Uma vantagem deste método, além das facilidades !i-
gadas ao uso de um microcomputador, reside no aproveita-
mento do espectro inteiro, 0 que permite minimizar a parte
dos erros associados s incertezas das contagens; isto repre-
senta uma grande melhoria em relagdo a outros métodos,
tal como o método da tangente (Nordemann, 1966). O mé-
todo empregado neste trabalho ndo necessita de calibragGes
feitas com padrdes de apenas um dos emissores cOmo no
caso de outros métodos (método da tangente, “‘stripping”’
simples); isto representa também uma grande vantagem,
sendo que os padrdes naturais de U e Th ndo-misturados
sdo dificeis de obter.

Diante das vantagens reconhecidas do método de Wol-
berg (para regressdo e previsdo) recomenda-se a sua divulga-
¢80 e 0 seu uso para um namero maior de pesquisas.
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ANEXO |
LISTAGEM DO PROGRAMA

1 REM Y(1,C)=A{J )+ X{J,})
9 FAST
14 LET N=6
18 LET V=30
21 DIM Y(N,V)
22 DIM A(3,V)
24 DIM X(4,N)
25 DIM  Z(3)
30 LET E$="K U THT"
32 FOR I=1TON
33 GOTO 51
34 FORC=1TOV
36 PRINT “ESP.”";1,.C
38 INPUT Y(I.C)
46 CLS
48 PRINT Y(I,C)
50 NEXT C
51 PRINT I;"" "';
52 FOR J=1T, 4
54 PRINT E$(J+J—1 TO J+J)
56 INPUT X(J,1)
58 NEXT J
59 NEXT |
60 STOP
61 FOR I=1 TON
62 PRINT
63 PRINT I,
64 FORC=1TO V
65 LET Y(I,C)=CxX(1,1)+C*CxX(2,1)+SIN C*X(3,1)
66 LET Y(I C)=INT (Y(I C)+.5+2.144+(SQR Y(I C))
(RNDx» 2)*SGN (RND—.5))
70 NEXT C
72 NEXT |
88 STOP
90 LET CA=1
200 IF CA THEN FORC=1TO V
205 IF NOT CA THEN FOR I=1 TON
210 GOSUB 2E3
550 IF CA THEN NEXT C
560 |F CA THEN GOTO 5E3
580 GOSUB 6E3
590 STOP
600 NEXT |
990 STOP
2010 FOR J=1TO 3
2020 IF CA THEN LET A(J,C)=PI
2025 IF NOT CA THEN LET X(J,)=PI
2030 NEXT J
3000 FOR R=1TO 12
3050 DIM C(3,3)
3060 DIM V(3)
3065 LET S=0
3070 IF CA THEN FOR I=1 TO N
3075 IF NOT CA THEN FOR C=1TO V

3076 1F NOT CA AND A(1,C)=PI THEN GOTO 3240

3086 LET F=Y(I C)

3091 LET L=F

3100 FOR J=1T0 3

3120 LET F=F—A{JC)*X(J,1)

3140 NEXT J

3160 FOR J=1 TO 3

3170 FOR K=J TO 3 :

3180 IF CA THEN LET C(J,K)=C(J K)+X(J,1)* X(K,I)/L

3185 IF NOT CA THEN LET C(JK)=C{J,K)I+A(JC)+
A(K.C)/L

3190 NEXT K

3200 IF CA THEN LET V(J)=V(J)=X{J 1)« F/L

3205 IF NOT CA THEN LET V(J)=V(J)-A{J C)«F/L

3210 NEXT J

3220 LET S=S+F »F/L

3230 IF CA THEN NEXT |

3240 IF NOT CA THEN NEXT C

3300 DIM D(3,3)

3310 LET D=C(1,1}» (C(2,2)+C(3,3) —C(2,3)+C(2,3)) —
C(1,2)%(C(1,2)+C(3,3) =C(1,3)+C(2,3)) +C(1,3)+
(C(1,2)%C(2,3)—C(1,3)+C(2,2))

3320 LET D(1,1)=(C(2,2)+C(3,3)—C(2,3)+C(2,3))/D

3330 LET D(2,2)=(C(1,1)»C(3,3)—C(1,3) »C(1,3))/D

3340 LET D(3,3)=(C(1,1)*C(2,2)—C(1,2) «C(1,2))/D

3360 LET D(1,2)=(C(1,3)+C(2,3)—C(1,2)+C(3,3))/D

3360 LET D(1,3)=(C(1,2)%C(2,3)—C(1,3)+ C(2,2))/D

3370 LET D(2,3)=(C(1,2)+ C(1,3)—C(1,1)xC(2,3))/D

3380 LET D(3,2)=D(2,3)

3390 LET DD=0

3400 FOR J=1T0 3

3410 LET Z{J)=D(1,J) »V(1)+D({J,2)*V(2)+D(J 3) *V(3)

3420 LET DD=DD+Z({J)+Z(J)

3430 NEXT J

3440 CLS

3450 IF CA THEN PRINT “CAL.","C = ":C

3460 IF NOT CA THEN PRINT “MED.",”l = ;|

3470 PRINT “R =";R,,"S=";S,, “DD="; DD

3500 FOR J=1TO 3

3510 IF CA THEN LET A(J.C)=A(J,C)-Z()

3620 IF NOT CA THEN LET X(J,)=X(J1)—Z(J)

3530 NEXT J

3580 LET SS=S/(V—3)

3590 IF CA THEN GOSUB 4E3

3600 IF DD<1E—6 THEN NEXT R

3610 IF CA AND R=13 AND DD>1E3 THEN LET
A(1,C)=P!

3900 RETURN

4010 LET SS=S/(N—3)

4020 FOR J=1T03

4030 PRINT “A(” ;J ;""" :C ;")=" ;AlJ,C)

4040 NEXT J

4050 PAUSE 99

4090 RETURN



60 Inversdo iterativa para espectrometria nuclear

5010 FORC=1TO V

5020 IF A{1,C)=P! THEN PRINT “DIV. PARA C=" ;C

5030 NEXT C

5040 LET CA=NOT PI

5090 STOP

6010 FOR J=1TO 3

6G20 PRINT “X(" ;J ;" ,";1;"}=";INT (1E3*xX(J 1))/
1E3 ; " + / — " ; INT (1E3+SQR(SS*D{J I} +
E+X{J,1)« X N)/1E3

6030 NEXT J

6090 RETURN

9000 SAVE “PRANA"

9500 PRINT VAL ‘“PEEK 16386—PEEK 16412—256 +
(PEEK 16387 — PEEK 16413)""

9999 REM 10:00 15/10/85 DN

DESCRIGCAO DO PROGRAMA

Linha 1 — : Férmula fundamental
9 — 25 : Inicializagdo (apenas uma vez)
30 — 88 : Entrada dos dados e/ou geragdo de
espectros
90 : Inicializagdo para calibracBes

100 — 600 : ““Loop” principal

200 — 550 :
205 — 600 :
210

560

580
2010 — 2030 :
3000 — 3600 :
3050 — 3065 :
3070 — 3240
3300 — 3430
3440 — 3580
3590

3610

3900

4010 — 4090 :
5010 — 5090 :
6010 — 6090 :
9000

9500

“Loop"” das calibragGes para os
canais
“Loop’’ das medidas

: Chamada da sub-rotina das itera-

cOes

: Chamada da sub-rotina de impressio

(na tela) dos casos de divergéncia

: Chamada da sub-rotina de impres-

sdo dos teores

Inicializagdo dos valores dos A ou
dos X

"Loop” das iteragdes

Inicializagdo para cada itera¢do

: Cédlculo dos somatdrios
: Inversdo do sistema
: Impressdo e aplicagdo dos termos

corretivos

: Chamada da sub-rotina de impressdo

dos A

: Diagndéstico de divergéncia
: Volta ao “loop” principal

Impressdo dos A

Impressdo dos casos de divergéncia
e fim das calibracdes

Impressdo dos X

: Gravagdo em fita magnética
: Avaliagdo da memoéria disponivel
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